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Beschrefbung 

In einer Hochtemperatur-Festelektrolyt-Brennstoff- 
zelle wird die Verbrennungsreaktion eines gasformigen 
Brennstoffs mit Luft etektrochemisch durchgefuhrt. Die 
Redoxreaktion findet in der Nahe des beidseitig mit 
Elektroden versehenen Feststoff elektrolyten statt. 
Brennstoffmolekule werden durch Abgabe von Elektro- 
nen oxidiert, wan rend der Sauerstoff aut der anderen 
Seite des Festelektrolyts durch Aufnahme durch Elek- 
tronen reduziert wird. Der Festelektrolyt trennt die Re- 
aktionspartner, verhindert den elektrischen KurzschluB 
und sorgt fur einen Stoffausgleich, da er eine hohe Leit- 
fahigkeit fur lonen bei gleichzeitig niedriger Leitfahigkeit 
fur Elektronen aufweist. 

Bekannte Hochtemperaturbrennstoffzellen besit- 
zen einen Festelektrolyten aus voll stabilisiertem Yttri- 
um stabilisierten Zirkonoxid (YSZ), das bei ca. 950°C 
eine ausreichende I on en leitfahigkeit aufweist, bei der 
die Brennstoffzelle mit hinreichend niedrigen inneren 
Verlusten betrieben werden kann. 

Um am Arbeitspunkt der Brennstoffzelle eine Ober 
die Potentialdifferenz einer einzelnen Zelie hinausge- 
hende Betriebsspannung zu erhatten, werden mehrere 
Brennstoffzellen in Reihe geschaltet. Im planaren 
Brennstoffzellenstapelkonzept geschieht dies in einfa- 
cher Weise durch Ubereinanderstapeln einzelner 
Brennstoffzellen, wobei dazwischenliegende bipolare 
Schichten und Platten aus einem sogenannten ICM- 
Material (inter Connection Material) die Abdichtung der 
Gasraume und die elektrische Verbindung zwischen 
zwei benachbarten Einzelzellen gewahrleisten. 

Aus der US-A 3 442 71 3 ist eine Brennstoffzelle be- 
kannt, bei der zwischen YSZ-Festelektrolyt und Metall- 
elektrode eine porose Zwischenschicht aus YSZ auf ge- 
bracht ist. 

Aus der FR-A 1 51 37 96 ist eine Festelektrolyt- 
brennstoffzelle bekannt, die eine aus YSZ bestehende 
porose Zwischenschicht zwischen Elektrolyt und Elek- 
trode aufweist. 

Aus der JP-A-131 38 56 ist eine Festelektrolyt- 
brennstoffzelle bekannt, bei der die Elektrolytfolie Ver- 
tiefungen zur Aufnahme der Elektroden aufweist. 

Aus der JP-A 41 90 564 ist eine Festelektrolyt- 
brennstoffzelle bekannt, bei der die Oberflache des fla- 
chen Elektrolyten durch Aufsintern von weiterem Elek- 
trolytmaterial vergroBert wird. 

Aus der JP-A-314 72 68 ist eine Festelektrolyt- 
brennstoffzelle bekannt, bei der durch Atzen des fla- 
chen Elektrolyten eine rauhe Oberflache am Elektroly- 
ten erzeugt wird. 

Bei der Verwirkltchung des planaren Brennstoff zel- 
lenkonzepts treten noch einige wesentliche Probleme 
auf, die einen wirtschaftlichen Einsatz von Hochtempe- 
raturbrennstoffzellen bislang erschweren. So liegt ein 
Problem beispielsweise in der Auswahl der fur die 
Brennstoffzellen verwendeten Materialien, die den ho- 
hen Betriebstemperaturen bisca. 1100°Cbei gleichzei- 



tig hohen Drucken des Brennstoff gases bzw. des zur 
Verbrennung benotigten Sauerstoffs von bis zu 16 Bar 
standhalten mussen. Durch die hohen Betriebstempe- 
raturen setzen vor all em an den Grenzflachen zwischen 

5 zwei benachbarten Schichten unterschiedlicherZusam- 
mensetzung chemische und physikalische Prozesse 
ein, die die Langzeitstabilitatder Hochtemperaturbrenn- 
stoff zelie gefahrden. Durch Interdiffusion zwischen ein- 
zelnen Schichten verandert sich die chemische Zusam- 

10 mensetzung der Schichtmaterialien und dadurch auch 
deren Eigenschaften. Durch Sinter- und Rekristallisati- 
onsprozesse vor allem in dem als Anodenmaterial ein- 
gesetzten Cermet (= Ceramic Metal) reduziert sich so- 
wohl die elektrochemische Aktivitat als auch die Stabi- 

is litat bzw. Lebensdauer der Hochtemperaturbrennstoff- 
zelie. 

Ein weiteres Problem besteht darin, sowohl einzel- 
ne Brennstoffzellen als auch ganze Brennstoff ze II ensta- 
pel gegenuber der hohen Betriebstemperaturen und 

20 dem hohen Druck gasdicht zusammenzufugen. 

Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es daher, 
eine Hochtemperaturb re nnstoff zelie mit emohter Lang- 
zeitstabiiitat, hohe re r Stromdichte und gasdichter Fug- 
barkeit anzugeben. 

25 Diese Aufgabe wird erfindungsgemaB gelost durch 
eine Hochtemperaturbrennstoffzelle nach Anspruch 1 , 
die insbesondere eine spezielie Zwischenschicht zwi- 
schen Elektrolytschicht und Elektrodenschicht aufweist. 
Ein Verfahren zur Herstellung eines Mehrschichtauf- 

30 baus mit einer solchen Zwischenschicht ist in Anspruch 
3 angegeben. Wertere Ausgestaltungen der Erfindung 
sind den Unteranspruchen zu entnehmen. 

Mit der Erfindung wird die effektive und elektroche- 
misch aktive Grenzflache zwischen der Elektrolyt- 

35 schicht und einer Elektrodenschicht verbessert, und ei- 
ne Reihe der dort auftretenden Probleme gelost. We- 
sentlicher Gedanke der Erfindung ist es dabei, die 
Grenzflache zwischen den Schichten durch geeignete 
MaBnahmen zu vergrdBern. Bislang war man stets be- 

40 strebt, die Oberflache der Elektrolytschicht ebenso wie 
die anderer Schichten moglichst glatt zu gestalten, um 
eine gute Zusammenfugbarkeit dieser Schichten zum 
Brennstoffzellenstapel zu erreichen. Mit der glatten 
Oberflache sollte auch die Grenzflache moglichst gering 

45 gehalten werden, um die Grenzflachenprobleme zu re- 
duzieren. Die Erfindung bietet nun eine Hochtempertur- 
brennstoffzelle an, bei der die genannten Probleme in 
Qberraschenderweise durch eine Zwischenschicht mit 
vergroBerter Grenzflache gelost sind. 

so in der Erfindung wird die effektive Grenzflache 
durch eine ionenleitende Zwischenschicht geeigneter 
Geometrie vergroBert. Eine solche Zwischenschicht 
kann beispielsweise eine rauhe Oder porose Oberflache 
aufweisen. 

55 Fur die Zwischenschicht sind ionenleitende Mate- 
rialien geeignet, die fur sich als ausschlieBliches Mate- 
rial fur die Elektrolytschicht ungeeignet waren. So kann 
die Zwischenschicht aus mit Titan Oder Niob dotiertem 
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Zirkonoxid bestehen. Auch mit Niob dotiertes Ceroxid 
ist insbesondere fur die Anodenseite geeignet. 

Eine besonders effektive Grenzfiache zwischen 
Elektrolyt- und Anodenschicht wird mit einer porosen 
Zwischenschicht aus YSZ erzielt, die bereits Anodenei- 
genschaften autweist und zum Beispiel in den Poren mit 
Nickel impragniert Oder beschichtet ist. 

In entsprechender Weise kann die Zwischenschicht 
auf der Kathodenseite der Elektrolytschicht aus einer 
dunnen (Dicke ca. 1 bis 3 urn) und gasdichten Schicht 
aus ionenleitendem Kat hod en material bestehen. 

Bei der Verwendung der Zwischenschicht mit ver- 
groBerter Oberflache kann wie bisher eine Elektrolyt- 
schicht mit glatter Oberflache eingesetzt werden, da die 
zusatzliche Grenzfiache allein von der Zwischenschicht 
zur Verf Ogung gestellt wird. 

In der Anodenschicht und vor allem an der Grenz- 
fiache zwischen Elektrolyt- und Anodenschicht ist die 
Anzahl der Tripelpunkte fur die Effektivitat der elektro- 
chemischen Umsetzung von Bedeutung. Tripelpunkte 
sind die Orte, an denen ein Gasvolumen in Kontakt mit 
Bereichen elektronischer und ionischer Leitungtritt. Tri- 
pelpunkte befinden sich daher stets an einer (auch in- 
neren) Oberflache des Cermets und dort an der Grenz- 
fiache zwischen Keramik und Metatl. Rekristallisations- 
prozesse konnen bei thermischer Belastung der Cer- 
mets zur VergrdBerung der Korner und damit zur Ver- 
ringerung der Anzahl der Tripelpunkte fuhren. Die An- 
zahl der Tripelpunkte nimmt mit der Erfindung langsa- 
mer Oder uberhaupt nicht ab und erhoht so die Lang- 
zeitstabilitat der inneren Struktur am Elektrolyt und 
dessen Grenzflachen, so daB auch ein dadurch beding- 
ter Leistungsabfall der gesamten Brennstoffzellen wah- 
rend der Betriebsdauer vermindert oder gar ausge- 
schlossen wird. 

Die beste Losung stellt jedoch eine Zwischen- 
schicht dar, die eine groBe Oberflache aufweist und so- 
wohl elektronisch als auch ionisch leitend ist. Ein jeder 
Punkt der Oberflache einer solchen Zwischenschicht ist 
dabei einem Tripelpunkt gleichwirkend. Ein Material, 
das sowohl ionisch als auch elektronisch leitend ist, ist 
beispielsweise mit Gadolinium dotiertes Ceroxid. 

Die Mittel zur VergroBerung der Grenzfiache kon- 
nen sowohl an der Grenzfiache zur Anodenschicht, als 
auch - aus einem anderen geeigneten Material beste- 
hend - an der Grenzfiache zur Kathodenschicht, oder 
an beiden Grenzflachen vorgesehen sein. 

Die Zwischenschicht wird durch bekannte Metho- 
den auf der Elektrolytschicht aufgebracht. Pulverfdrmi- 
ge Ausgangsmaterialien fur die Zwischenschicht wer- 
den mit einem Binder zu einer druckfahigen Paste ver- 
arbeitet und beispielsweise mit Hilfe eines Siebdruck- 
verfahrens auf der Elektrolytschicht aufgebracht. Die 
gewunschte Porositat bzw. Oberflachenrauhigkert kann 
durch Vermischen der pulverartigen Ausgangssubstan- 
zen mit beispielsweise aus Kunststoff bestehenden Ku- 
gelchen erreicht werden, welche beim Sintem ausbren- 
nen, wobei Poren in der GroBe der Kugelchen in der 



Keramikschichtverbleiben. Moglich ist esauch, den An- 
teil des Binders so zu bemessen, daB beim Sintem einer 
aufgedruckten oder anderweitig aufgebrachten Paste 
eine porose (Zwischen-) Schicht verbleibt. 

5 Eine weitere Moglichkeit zur Herstellung einer po- 
rosen Zwischenschicht besteht darin, diese im Sol/Gel- 
Verfahren aufzubringen. Das die Komponenten der Zwi- 
schenschicht in geloster Form enthaltende Sol wird 
durch bekannte Verfahren, beipsielsweise durch Spin 

io Coating oder durch Spruhbeschichten aufgebracht. Ei- 
ne entsprechend dunne als Sol aufgebrachte Schicht 
laBt sich aufgrund des Volumenschwunds beim Calzi- 
nieren bzw. beim Sintem ebenfalls in eine porose 
Schicht uberfuhren. 

is Eine weitere Moglichkeit besteht darin, die Zwi- 
schenschicht mittels eines EVD-Veriahrens aufzubrin- 
gen. 

Alle Aufbringverfahren f urdie Zwischenschicht wer- 
den auf eine noch ungesinterte Keramikfolie fur die 

20 Elektrolytschicht aufgebracht und getrennt oder ge- 
meinsam mit den Elektroden gesintert. 

Eine fur die Anodenseite der Elektrolytschicht ge- 
eignete Zwischenschicht besteht beispielsweise aus ei- 
ner aktivierten oder stabilisierten Zirkonoxidschicht, die 

25 beispielsweise mit Titan oder Niob dotiert ist, mit den 
angegebenen Verfahren poros erzeugt und nachtrag- 
lich in den Poren mit Nickel impragniert ist. Diese Im- 
pragnierung kann durch chemische oder elektrochemi- 
sche Abscheidung erfolgen. Besonders einfach ist eine 

30 solche Abscheidung, wenn in der porosen Zirkonoxid- 
schicht bereits metaliische Keime vorhanden sind, bei- 
spielsweise Nickelpartikei. Die Keime konnen beliebig 
klein und auch aus anderen Metallen, beispielsweise 
aus Palladium bestehen. Uber die Abscheidung werden 

35 die Keime verstarkt. 

Eine weitere Moglichkeit der Impragnierung ist 
durch chemische Abscheidung aus der Gasphase 
durch Zersetzung einer fluchtigen Nickelverbindung, 
oder auch aus einer Nickelsuspension moglich. 

.40 Auf die so mit Nickel impragnierte Zwischenschicht 
Ober der Elektrolytschicht wird in bekannter Weise an- 
schlieBend das Anodencermet abgeschieden, bei- 
spielsweise durch ein Siebdruckverfahren. 

Um die Struktur dieser bereits metallisches Nickel 

45 enthaltenden Zwischenschicht zu erhalten und nicht un- 
notig durch einen RedoxprozeB zu betasten, wird erfin- 
dungsgemaB das Einbrennen der Anode und der ge- 
trennt oder gemeinsam aufgebrachten Kathode nicht in 
Sauerstoff oder Luft, sondern in einer Atmosphare mit 

50 geringerem Sauerstoff partialdruck durchgefuhrt. Um 
dabei jedoch nicht die Kathodenschicht zu schadigen, 
sollte der Sauerstoffpartialdruck gleich oder groBer als 
10* 10 MPa betragen. Damit wird erreicht, daB die Nickel/ 
YSZ-Grenzflachen im Bereich der Zwischenschicht 

55 nicht durch eine vollstandige Oxidation des Nickels zu 
Nickeloxid beim Einbrennen und durch die anschlieBen- 
de Reduktion beim Betrieb der Hochtemperaturbrenn- 
stoffzelle verschlechtert werden. 
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In einem weiteren Aspekt der Erfindung erfolgt das 
Aufbringen der porosen Zwischenschicht nach dem 
Aufbringen der Elektrodenschicht. Da die Elektroden- 
schicht gasdurchlassig und daher poros ist, ist es pro- 
blemlos moglich, beispielsweise ein fur die Zwischen- 
schicht geeignete Komponenten enthaltendes Sol auf 
eine bereits gesinterte Elektrodenschicht aufzutropfen, 
welches bis zur dichten Elektrolytschicht eindringen 
kann. In einem Spin-Coating-Verfahren wird das Sol 
gleichmaBig an der Grenzflache ElektrolytVEIektroden- 
schicht verteilt. Bei entsprechender Bemessung der 
Menge an Sol kann eine so dunne Sol/Gel-Schicht er- 
zeugt werden, die in dem anschlieBenden Calzinie- 
rungs- und SinterprozeB aufgrund des Volumen- 
schwunds autreiBt und dabei poros wird. 

Mit jeder der genannten und beschriebenen Zwi- 
schenschichten, die entweder poros und/oder ober- 
fiachlich aufgerauht, Oder auf der Oberflache mit einer 
topologischen Struktur versehen sind, wird beim Zu- 
sammenfugen der Hochtemperaturbrennstoffzelle ein 
weiterer Vorteil erzielt. Dazu ist es erforderlich, zwar die 
Zwischenschicht, nicht aber die darDber aufgebrachte 
Elektrodenschicht im Randbereich der die Elektrolyt- 
schicht bildenden Keramikplatte aufzubringen. Diese 
von Eiektrodenmaterial freibleibenden Randbereiche 
bilden den Fugerand der Hochtemperaturbrennstoffzel- 
le, der zur Abdichtung mit einem Glaslot beschichtet 
wird. Dieses ist eine Glaspartikel enthaltende sinterfa- 
hige Paste, die in ihrer Zusammensetzung so eingestelrt 
ist, daB sie das Material der Zwischenschicht gut be- 
netzt. Beim abschlieBenden Zusammensintern der Be- 
standteile der Hochtemperaturbrennstoffzelle, wozu ne- 
ben der mit Elektroden beschichteten Elektrolytschicht 
noch Gastransportschichten und bipolare Platten zur 
Trennung der Einzelzellen bendtigt werden, wird das Lot 
durch die an der Oberflache der Zwischenschicht auf- 
tretenden Kapillarkrafte im Fugebereich fixiert. Ein Krie- 
chen des Lots entlang der Elektrolytschicht, das bei der 
bisher verwendeten Elektrolytschicht mit glatter Ober- 
flache beobachtet wurde, wird so vemindert. Die durch 
die Kapillarkrafte bedingte bessere Haftung des Lots auf 
der Zwischenschicht sorgt auch fur eine bessere und 
stabile Abdichtung der Hochtemperaturbrennstoffzelle. 

Das Lot kann auch nach dem Zusammensintern der 
Bestandteile der Brennstoffzelle eingebracht werden. 
Dazu wird eine bei Lottemperatur steife Masse aus Lot 
und YSZ-Pulver anstelle des reinen Lots in den Fuge- 
bereich eingebracht. Die Pulvermatrix verhakt sich mit 
der aufgerauhten Oberflache der Zwischenschicht und 
fixiert diese. Die Kapillarkrafte hindem das Lot die Matrix 
aus YSZ-Pulver zu verlassen. 

Der Vorteil der verbesserten Zusammenfugbarkeit 
mittelsdes Glaslotes wird, ahnlich wie mit der Zwischen- 
schicht, auch mit einer aufgerauhten Oberflache der 
Elektrolytschicht erzielt. 

Im folgenden wird der weitere Aufbau einer Hoch- 
temperaturbrennstoffzelle anhand von drei Figuren na- 
her erlautert. 



Figur 1 zeigt eine zwischen zwei Elektrodenschich- 
ten eingebettete Elektrolytschicht im sche- 
matischen Querschnitt. 

5 Figur 2 zeigt die gleiche Anordnung mit einer erfin- 
dungsgemaBen Zwischenschicht, wahrend 

Figur 3 einen schematischen Querschnitt durch ei- 
nen Brennstoffzellenstapel zeigt. 

10 

Figur 1 zeigt eine Elektrolytschicht E mit vergroBer- 
ter Oberflache. Sie besteht Qblicherweise aus voll sta- 
bilisiertem YSZ und wird nach an sich bekannten Ver- 
fahren hergestellt. Prinzipiell sind jedoch neben dem 

i£ YSZ noch weitere ionenleitende Materialien geeignet, 
sofem diese sich gasdicht s intern las sen und ihre Elek- 
tronenleitung vernachlassigbar ist. Weiterhin muB sie 
bei den Betriebsbedingungen der Hochtemperatur- 
brennstoffzelle, beispielsweise bei 900°C und 15 Bar 

20 Druck sowohl einer reduzierenden als auch einer oxi- 
dierenden Atmosphare gegenuber stabil sein. Eine wei- 
tere Anforderung ist die mechanische Stabilitat, die zu- 
mindest im Verbund mit den Elektrodenschichten gefor- 
dert ist. Eine geeignete Dicke der Elektrolytschicht E, 

2B die technologisch machbar ist, betragt 1 0 bis 1 5 um Ali- 
g erne in wird jedoch angestrebt, die Elektrolytschicht E 
so dOnn wie moglich zu machen, um die daran abfallen- 
de Spannung und damit die Verlustieistung so gering 
wie moglich zu halten. 

30 Als Material fur die Anodenschicht dient Qblicher- 
weise ein Cermet aus Nickel und YSZ. Dieses laBt sich 
mit einem geeigneten Binder zu einer Paste verarbeiten 
und auf die Elektrolytschicht E aufdrucken. Eine optima- 
le Anodenschicht AN besitzt eine porose Struktur, bei 

35 der Keramik, Nickel und Poren je ein Drittel des Volu- 
mens ausmachen. Die Schichtdicke der Anodenschicht 
AN liegt ublicherweise im Bereich von 50 bis 200 um 

Die auf der anderen Seite der Elektrolytschicht E 
aufzubringende Kathodenschicht KA besteht aus einem 

40 Mischoxid des Typs ABO a aus der Gruppe der Perows- 
kite, bei dem die Komponenten A und B jeweils von ei- 
nem Element gebildet werden, Oder eine stdchiome- 
trisch exakte Mischung mehrerer Kationen darstellen. 
Beispielsweise kann A ausgewahlt sein aus Lanthan, 

*s Strontium und Calzium, wahrend B fur Mangan, Kobalt 
oder Nickel stehen kann. 

Auch die Kathodenschicht KA wird Qblicherweise 
aufgedruckt, kann aber auch separat als Grunfolie her- 
gestellt werden und nachtraglich mit der Elektrolyt- 

so schicht E verbunden werden. Die Kathodenschicht KA 
ist sowohl ionen- als auch elektronenleitend und besitzt 
eine der Anodenschicht AN vergleichbare Dicke. 

Figur 2 zeigt die Ausfuhrung der Erfindung, bei der 
die Elektrolytschicht E eine glatte Oberflache besitzt, 

55 daf Or aber mit einer Zwischenschicht ZS versehen wird, 
welche durch eine geeignete Nachbehandlung poros 
gemacht, aufgerauht oder mit einer die Oberflache ver- 
groBemden Struktur versehen ist. Die Verfahren zur 
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Aufbringung der Zwischenschicht und zur VergroBe- 
rung deren Oberflache sowie eine dafur geeignete Ma- 
terialauswahl wurden bereits beschheben. Die Dicke 
der Zwischenschicht betragt ca. 1 bis 10 Kornlagen und 
insgesamt maximal ca. 10 jim. 

Die Zwischenschichten ZS konnen auf einer ais 
Grunfolie vorliegenden Elektrolytschicht E aufgebracht 
werden. Vor dem Aufbringen der Elektrodenschichten 
KA und AN wird die zwischen den Zwischenschichten 
ZS eingebettete Elektrolytschicht E vorzugsweise ge- 
sintert, urn die porose Struktur Oder zumindest die auf- 
gerauhte oder vergroBerte Oberflache zu fixieren. Das 
Aufbringen der Elektrodenschichten AN und KA erfolgt 
wie bereits anhand von Figur 1 beschrieben. Zu beach- 
ten ist noch, daB fur die unterschiedlichen Elektroden- 
schichten unterschiedliche Zwischenschichten ZS vor- 
gesehen sein konnen. 

In Figur 2 ist ein wetterer erfindungsgemaBer 
Aspekt der Zwischenschicht ZS dargestellt. An den, den 
Fugebereich FB bildenden Randem der Keramikfolie 
(bzw. Elektrolytschicht E) kann die Zwischenschicht ab- 
gesetzt sein, so daB sie mit den innen liegenden 
Schichtbereichen der Zwischenschicht ZS keine Verbin- 
dung hat. Auf diesen abgesetzten Fugebereich FB der 
Zwischenschicht ZS wird auch kein Elektrodenmaterial 
aufgebracht, da es beim Aufbau des Hochtemperatur- 
brennstoffzellenstapels zur Aufnahme des Lots L dient. 
Der Fugebereich FB kann uber alie vier Kanten der 
Elektrolytfolie bzw. -schicht E verlaufen. 

Figur 3 zeigt im schematischen Querschnitt einen 
mogiichen Aufbau fur einen Brennstoffzellenstapel. Ne- 
ben dem bereits beschriebenen Verbund Anoden- 
schicht AN/Elektrolytschicht E/Kathodenschicht KA mit 
den vorhanden Zwischenschichten sind fur eine einzel- 
ne Brennstoffzelle SOFC im wesentlichen nur noch 
Gastransportschichten GTS notig. Urn einen ausrei- 
chenden GasdurchfluB von Brennstoffgasen bzw. von 
Luft durch die Gastransportschichten GTS zu ermogli- 
chen, sind diese entweder entsprechend poros, oder 
weisen wie in der Figur dargestellt Gaskanale GK auf. 
Fur eine einzelne Brennstoffzelle muB das Material fur 
die Gastransportschichten GTS lediglich den Betriebs- 
bedingungen widerstehen. Fur einen Brennstoffzellen- 
stapel ist jedoch zusatzlich eine elektrische Leitfahigkeit 
erforderlich, zu der sich in vorteilhafter Weise noch eine 
ionische Leitfahigkeit geseilen kann. Gblicherwetse be- 
st eh en die Gastransportschichten GTS aus dem glei- 
chen Material wie die jeweils benachbarte Elektroden- 
schicht AN oder KA. 

Die Gaskanale GK konnen durch Extrusion der ent- 
sprechenden Grunfolien hergestellt werden. Eine poro- 
se Schicht kann durch Beimischen von ausbrennbaren 
KOgelchen in den zur Herstellung der Gastransport- 
schichten GTS benotigten Schlicker erreicht werden. 
Besonders vorteilhaft werden die Gaskanale jedoch 
nach dem Lost Wax Verfahren hergestellt, bei dem der 
gewOnschten Form der Gaskanale entsprechende aus- 
brennbare Kunststoffstreifen in die Grunfolie mit einge- 



gossen und eingepreBt werden. 

Den AbschluB der einzelnen Brennstoffzelle bzw. 
die Verbindung zur im Stapel benachbarten Einzelzelle 
bildet eine sogenannte bipolare Platte, auch ICM (Inter 
5 Connection Material) genannt, die die Gasraume gas- 
dicht voneinander trennt und durch eine elektronische 
Leitung die elektrische Verschaltung der Einzelzellen 
gewahrleistet. Das ICM kann aus einer geeigneten ke- 
ramischen Zusammensetzung bestehen, oder als me- 
io tallische bipolare Platte ausgebildet sein. Moglich ist es 
auch, die Gaskanale in einer metallischen bipolaren 
Platte zu integrieren. Ein keramisches ICM wird mog- 
lichst dunn ausgefuhrt und kann mit den benachbarten 
Gastransportschichten GTS zur Erhohung der Stabilitat 
15 zu einem Verbundkorper verbunden werden. 

Ober der bipolaren Platte wird die nachste Einzel- 
zelle auf gebaut, wobeidieOrientierungvon Anoden und 
Kathodenschichten so gewahlt wird, daB eine Reihen- 
verschaltung der Einzelzellen erreicht wird. Ein ICM 
20 grenzt daher sowoht an eine Brennstoffgase fuhrende 
als auch an eine von Luft durchstromte Gastransport- 
schicht GTS. 

Die Anzahl von im Brennstoffzellenstapel uberein- 
ander geschtchteten Einzelzellen ist beliebig, kann je- 
25 doch so eingestellt werden, daB entweder ein maxima- 
ler Wirkungsgrad, eine maximale Leistung oder gute 
mechanische Eigenschaften und Langzeitstabilitat ge- 
geben sind. 



1 . Hochtemperatur-Festelektrolyt-Brennstoffzelle 
(SOFC) in planarer Mehrschichtbauweise mit als 

35 Gastransport-, Elektroden- und Elektrolytschichten 
ausgebildeten keramischen Folien, bei der die 
Elektrolytschicht (E) zwischen zwei Elektroden- 
schichten (AN, KA) eingebettet und eine Anoden- 
und eine Kathodenseite aufweist, und bei der zwi- 

40 schen der Elektrolytschicht und zumindest einer 
Elektrodenschicht eine elektronisch und ionisch lei- 
tende Zwischenschicht (ZS) mit vergroBerter Ober- 
flache vorgesehen ist, wobei die Zwischenschicht 
(ZS) auf der Anodenseite ausgewahlt ist aus mit Ti- 

4S tan oder Niob dotiertem Zirkonoxid (YSZ) und mit 
Niob oder Gadolinium dotiertem Ceroxid, und wobei 
auf der Kathodenseite eine ca. 1 bis 3u.m dicke Zwi- 
schenschicht (ZS) aus einem ionisch und elektro- 
nisch leitenden Kathodenmaterial vorgesehen ist. 

so 

2. Brennstoffzelle nach Anspruch 1, 

bei der die Zwischenschicht (ZS) im Fugebereich 
(FB) der Elektrolytschicht (E) vom Obrigen Schicht- 
bereich abgesetzt ist und beim Aufbau eines 
55 Hochtemperaturbrennstoffzellenstapels zur Auf- 
nahme des Lots (L) dient. 

3. Verfahren zum Herstellen eines Mehrschichtauf- 
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baus aus einer beidseitig mil einer Elektrode (An- 
oden- bzw. Kathodenschicht) versehenen Elektro- 
lytschicht (E) fur eine planare Hochtemperatur- 
Festelektrolyt-Brennstoffzelle (SOFC), 

bei dem auf zumindest einer glatten Oberfiache 
der Elektrolytschicht (E) eine eine vergrdBerte 
Oberfiache aufweisende keramische Zwi- 
schenschicht (ZS) aus einem ionisch und elek- 
tronisch leitenden Material auf gebracht wird, 

bei dem uber der Zwischenschicht die Anoden- 
bzw. Kathodenschicht auf gebracht wird, 

bei dem Zwischenschicht (ZS) und die Elektro- 
denschicht gemeinsam gesintert werden, 

bei dem die Zwischenschicht (ZS) auf der An- 
odenseite ausgewahlt ist aus mit Titan oder Ni- 
ob dotiertem Zirkonoxid (YSZ) und mit Niob 
oder Gadolinium dotiertem Ceroxid, 

bei dem die Zwischenschicht auf der Kathoden- 
seite aus einem ionisch und elektronisch leiten- 
den Kathodenmaterial ausgebildet wird. 

4. Verfahren nach Anspruch 3, 

bei dem zwischen der Elektrolytschicht (E) und der 
Anodenschicht (AN) eine porose Zwischenschicht 
(ZS) aus Yttriumstabilisiertem, mit Titan oder Niob 
dotiertem Zirkonoxid erzeugt und anschlieGend in 
den Poren mit Nickel impragniert wird. 

5. Verfahren nach Anspruch 4, 

bei dem das Impragnieren der Poren mit chemi- 
schen oder elektrochemischen Methoden erfolgt. 

6. Verfahren nach Anspruch 4, 

bei dem das Impragnieren in einer gasformige Nik- 
kelverbindungen enthaltenden Atmosphare erfolgt. 

7. Verfahren nach einem der Anspruche 3 bis 6, 

bei dem in die keramische Zwischenschicht (ZS) 
Korner aus einem ausbrennbaren Material einge- 
baut und durch die Sinterung wieder ausgebrannt 
werden, wobei die Oberfiache der Zwischenschicht 
vergrdGert wird. 

8. Verfahren nach Anspruch 3, 

bei dem die Zwischenschicht (ZS) mit einem Sol/ 
Gel-Veriahren aufgebracht und durch Calcinieren 
und Sintern zum .AufreiGen" gebracht wird, wobei 
die Oberfiache der Zwischenschicht vergroBert 
wird. 

9. Verfahren nach einem der Anspruche 3 bis 7, 

bei dem die Zwischenschicht (ZS) durch Siebdruck 
aufgebracht wird. 



10. Verfahren nach einem der Anspruche 3 bis 9, 
bei dem die Zwischenschicht in einer Dicke von 1 - 
10 Komlagen (maximal ca. 10 ujm) aufgebracht 
wird. 

5 

Claims 

1 . High-temperature solid-electrolyte fuel cell (SOFC) 
10 of planar multilayer design having ceramic films 

formed as gas -transport, electrode and electrolyte 
layers, in which cell the electrolyte layer (E) is em- 
bedded between two electrode layers (AN, KA) and 
has an anode side and a cathode side, and in which 

is cell an electronically and ionically conducting inter- 
layer (ZS) having increased surface is provided be- 
tween the electrolyte layer and at least one elec- 
trode layer, the inter layer (ZS) on the anode side 
being selected from titanium -doped or niobium- 

20 doped zirconium oxide (YSZ) and niobium-doped 
or gadolinium-doped cerium oxide, and an approx- 
imately 1 to 3 um thick interlay er (ZS) composed of 
an ionically and electronically conducting cathode 
material being provided on the cathode side. 

25 

2. Fuel cell according to Claim 1 , in which the interlay- 
er (ZS) is disconnected from the remaining layer re- 
gion in the join region (FB) of the electrolyte layer 
(E) and serves to receive the solder (L) in construct- 

30 ing a high-temperature fuel-cell stack. 

3. Method of producing a multilayer structure com- 
posed of an electrolyte layer (E) provided on both 
sides with an electrode (anode layer and cathode 

35 layer, respectively) for a planar high-temperature 
solid-electrolyte fuel cell (SOFC), 

in which a ceramic interlayer (ZS) which has an 
increased surface and is composed of an ioni- 
40 cally and electronically conducting material is 

applied to at least one smooth surface of the 
electrolyte layer (E), 

in which the anode layer or cathode layer is ap- 
plied on top of the interlayer, 

45 - in which the interlayer (ZS) and the electrode 
layer are jointly sintered, 
in which the interlayer (ZS) on the anode side 
is selected from titanium -doped or niobium- 
doped zirconium oxide (YSZ) and niobium- 

50 doped or gadolinium-doped cerium oxide, 

in which the interlayer on the cathode side is 
formed from an ionically and electronically con- 
ducting cathode material. 

55 4. Method according to Claim 3, in which a porous in- 
terlayer (ZS) composed of yttrium-stabilized, titani- 
um-doped or niobium-doped zirconium oxide is pro- 
duced between the electrolyte layer (E) and the an- 
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bustible haute temperature. 

3. Precede de fabrication d'une construction multicou- 
ches formee par une couche d'61ectrolyte (E) pour- 

s vue, sur les deux cotes, d'une Electrode (couche 
d'anode resp. de cathode), pour une pile a combus- 
tible a electrolyte solide haute temperature (SOFC) 
plane, 

10 - dans lequel une couche intermedial re (ZS) c6- 
ramique faite d'un materiau conduisant les ions 
et les Electrons et pourvue d'une surface aug- 
mentee est appliquee sur au moins une surface 
iisse de la couche d'eiectrolyte (E), 

* 5 - dans lequel la couche d'anode resp. de catho- 
de est appliquee sur la couche intermediaire, 
dans lequel la couche intermediaire (ZS) et la 
couche d'electrode sont fritters ensemble, 
dans lequel la couche intermediaire (ZS) situee 

20 du cote de Panode est choisie entre I'oxyde de 

zirconium (YSZ) dope au titane ou au niobium 
et I'oxyde de cerium dope au niobium ou au ga- 
dolinium, 

dans lequel la couche intermediaire situee du 
25 cate de la cathode est formee par un materiau 

pour cathode conduisant les ions et les elec- 
trons. 

4. Procede selon la revendication 3, dans lequel une 
30 couche Intermediaire (ZS) poreuse form6e d'oxyde 

de zirconium dope au titane ou au niobium et sta- 
bilise a lyttrium est produite entre la couche d'elec- 
trolyte (E) et la couche d'anode (AN) et est ensuite 
impr6gn6e de nickel dans les pores. 

35 

5. Procede selon la revendication 4, dans lequel I'im- 
pregnation des pores est realisee au moyen de me- 
thodes chimiques ou electrochimiques. 



ode layer (AN) and is subsequently impregnated 
with nickel in the pores. 

5. Method according to Claim 4, in which the impreg- 
nation of the pores is carried out by chemical or 
electrochemical methods. 

6. Method according to Claim 4, in which the impreg- 
nation is carried out in an atmosphere containing 
gaseous nickel compounds. 

7. Method according to one of Claims 3 to 6, in which 
particles composed of a material which can be burnt 
out are incorporated in the ceramic interlayer (ZS) 
and are burnt out again by sintering, in which proc- 
ess the surface of the interlayer is increased. 

8. Method according to Claim 3, in which the interlayer 
(ZS) is applied by a sol/gel method and is made to 
"break up" by calcination and sintering, in which 
process the surface of the interlayer is increased. 

9. Method according to one of Claims 3 to 7, in which 
the interlayer (ZS) is applied by screen printing. 

10. Method according to one of Claims 3 to 9, in which 
the interlayer is applied in a thickness of 1 - 10 par- 
ticle layers (not more than approximately 10 urn). 



Revendications 

1. Pile a combustible a Electrolyte solide haute tem- 
perature (SOFC) a construction multicouches pla- 
ne, comprenant des feuilles de c6ramique execu- 
tees en tant que couches de circulation de gaz, cou- 
ches d'electrode et couches d'eiectrolyte, dans la-, 
quelle la couche d'eiectrolyte (E) est inseree entre 
deux couches d'electrode (AN, KA) et comporte un 
cdte anode et un c6te cathode, et dans laquelle une 
couche intermediaire (ZS) a surface augmented 
conduisant les Electrons et les ions est prevue entre 
la couche d'electrolyte et au moins une couche 
d'electrode, la couche intermediaire (ZS) situee du 
cote de I'anode etant choisie entre I'oxyde de zirco- 
nium (YSZ) dope au titane ou au niobium et I'oxyde 
de cerium dope au niobium ou au gadolinium, et 
une couche intermediaire (ZS) faite d'un materiau 
pour cathode conduisant les ions et les electrons et 
mesurantde 1 a3umd'epaisseurenviron etant pre- 
vue du cdte de la cathode. 

2. Pile a combustible selon la revendication 1, dans 
laquelle la couche intermediaire (ZS) est decaiee, 
dans la zone d'assemblage (FB) de la couche 
d'6lectrolyte (E), par rapport a la zone du reste de 
cette couche, et sert a recevoir la soudure (L) lore 
de la construction d'un empilement de piles a com- 



40 6. Procede selon la revendication 4, dans lequel I'im- 
preg nation a lieu dans une atmosphere contenant 
des composes gazeux de nickel. 

7. Procede selon I'une des revendications 3 a 6, dans 
45 lequel des grains faits d'un materiau pouvant se 

consumer sont int6gr6s dans la couche intermediai- 
re (ZS) ceramique et sont a nouveau brDI6s sous 
I'effet du frittage, la surface de la couche interme- 
diaire etant augmentee. 

50 

8. Procede selon la revendication 3, dans lequel la 
couche intermediaire (ZS) est appliquee au moyen 
d'un proc6d6 sol/gel et est amenee a "se fendre" 
sous I'effet de la calcination et du frittage, la surface 

55 de la couche intermediaire etant augmentee. 

9. Proc6d6 selon Tune des revendications 3 a 7, dans 
lequel la couche intermediaire (ZS) est appliquee 



so 



8 



13 EP 0 696 386 B1 14 

par serigraphie. 

10. Proc£d6 selon Tune des revendications 3 a 9, dans 
lequel I'epaisseur de la couche intermediate appli- 
quee Squivaut a 1 - 10 couches de grains (a peu s 
pres 10 ujti maximum). 
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